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 マイクロ化学合成デバイスを用いた化学合成には以下の利点がある 8。 
 






図 1.5 マイクロデバイス内の A-B 界面における化学反応と分離壁による目的化合物 C
の分離・抽出 
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2 章 金属錯体の合成 









2.1 サレン型 Mn(II), Co(II)錯体の合成 





 サレン型 Mn(II), Co(II)錯体の合成は、図 2.1-(b)のように二段階の合成操作に分け
られる。サレン型 Mn(II), Co(II)錯体を従来法で合成するには厳密な加熱温度管理が
必要である。さらに中心金属に使われる Mn(II)と Co(II)の酸化を防止するために窒素




















紫外可視分光法（UV-vis; U-3900, Hitachi）、質量分析（TOF-MS; JMS-T100LC, 
JEOL）、赤外分光法（IR; FT / IR-6200, JASCO）、走査型電子顕微鏡（SEM; SU8240, 
Hitachi）およびエネルギー分散型 X 線分析（EDX; Genesis-AP2, EDAX）により同定し
た。 
 なお、サレン型 Mn(II), Co(II)錯体の合成について、従来法の合成条件とマイクロ化




表 2.1 サレン型 Mn(II), Co(II)錯体の合成条件 
 従来法 マイクロ化学合成デバイス 
合成温度 40 °C 室温 (23°C) 
流量 - 3 μL/min 
撹拌時間 4.5 h - 
合成雰囲気 N2 gas Air 
合成場の容積 50 cm3 0.002 cm3 
配位子の同定法 (step I) IR 












2.1.2 従来法によるサレン型 Mn(II), Co(II)錯体の合成 
2.1.2.1 配位子の合成 (Step I) 
 3,5-Dichlorosalicylaldehyde (2 mmol) と (1R,2R)-(+)-1,2-diphenyl-ethylenediamine  
(1 mmol)をメタノール 50 mL に溶解し 40 °C、2 時間撹拌することにより溶液が黄色を
呈し、配位子が合成された。生成物については IR (KBr 法: 1620 cm-1 (C=N))により化
合物の同定を行った。（図 2.2-(a)） 
 
2.1.2.2 サレン型 Mn(II), Co(II)錯体の合成 (Step II) 
 2.1.2.1 で合成した配位子溶液に Mn(II) (Co(II)) acetate tetrahydrate (1 mmol)を溶解
し 40 °C、2 時間撹拌することにより茶褐色を呈した化合物が析出し、濾過により金属
錯体を得た。また、合成中は Mn(II)および Co(II)の酸化防止のため窒素雰囲気下で


























2.1.3 マイクロ化学合成デバイスによるサレン型 Mn(II), Co(II)錯体の合成 
2.1.3.1 マイクロ化学合成デバイスの作製 
 化学合成に用いるマイクロ化学合成デバイスをソフト MEMS 技術により作製した 2, 3。
作製プロセスは概略下記の通りである（図 2.3）。なお、本研究では溶媒にメタノールを
使用するため、デバイスの材質はメタノールに対して膨潤することがほとんどない
PDMS (poly-dimethyl siloxane, SILPOT 184、Dow Corning Toray)とした。 
 
① Si 基板を純水にて洗浄。 
② ネガティブ型フォトレジスト(SU-8 3050, Kayaku MicroChem)をスピンコーティン
グ。 
③ UV 露光装置(MA/BA6, SUSS MicroTec)によりパターン露光。 
④ SU-8 developer により現像。 
⑤ 未硬化の PDMS を鋳型に流し込み真空ポンプにより脱気後 75 °C のホットプ
レートで硬化。 































サレン型 Mn(II), Co(II)錯体の合成工程は Step I と Step II の二段階合成のため、図
























































































































































た。この時の合成条件は流量: 6 μL/min で室温(23 °C)である。合成した⽣成物は
SEM, EDX, UV-vis および TOF-MS により観察、同定された。 
 
2.1.4 マイクロ化学合成デバイスを用いたサレン型 Mn(II), Co(II)錯体合成実験にお
ける結果および考察 
 流体実験の様子を光学顕微鏡で観察した。2 本目の Y 字型マイクロ化学合成デバイ
スの界面に着目すると、配位子溶液と酢酸金属溶液が触れると同時に錯形成が開始
された（図 2.6）。 
 最終生成物（Step II 生成物）を IR により測定したところ、従来法、マイクロ化学合成
デバイス法ともに C=N に由来する 1622 および 1598 cm-1 のピークを確認した（図 2.7, 
2.8）。 この結果は、化合物中に C=N 結合が含まれていることを示している。 




含有金属を調べたところ、生成物内に Mn および Co が含まれていることが示された。
Pt のピークは帯電防止膜（5 nm）に由来するものであり、Cl のピークは化合物中の置
換基に由来するものである。 
 UV-vis 測定は従来法、マイクロ化学合成デバイス双方の生成物について微小セル
（3 μL）を用いて測定を行い電荷移動遷移（d-d および CT 遷移）のピークの有無を調
べた。d-d 遷移と CT 遷移は、配位子と中心金属間で見られるピークで、このピークを
確認することにより金属錯体の合成が確認できる。これらのピークを確認すると、従来
法およびマイクロ化学合成デバイス法で d-d および CT 遷移のピークが確認でき、配位
子に中心金属が付加していることが示された。これらは目的の Mn(II), Co(II)錯体が合
成されていることを示している（図 2.11, 2.12）。 
 TOF-MS による分析では、目的化合物の分子量である Mn(II) （MW: 611.0）および
Co(II) 錯体（MW: 615）の位置にピークが確認され、従来法、マイクロ化学合成デバイ
ス法ともにサレン型 Mn(II), Co(II)錯体が合成できていることが示された（図 2.13, 2.14）。  
[m/z]: 640 付近のピークは測定の際に Cl 等ハロゲン元素が化合物に付加したことによ
るものと考えられる。 
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 これらの結果は、マイクロ化学合成デバイスを用いてサレン型 Mn(II), Co(II)錯体が
合成されていることを示している。従来法でサレン型 Mn(II), Co(II)錯体を合成する場
合では、合成工程中での Mn および Co の酸化を防止するために窒素雰囲気中での
合成操作が必須であった。しかし、マイクロ化学合成デバイスでは元々閉じられた系
での合成のため、窒素雰囲気中にマイクロ化学合成デバイスを封入する必要がなくな
った。さらに、従来法では 4 時間（配位子合成: 2 時間、錯体合成: 2 時間）の合成時間
が必要な反応に対して、マイクロ化学合成デバイスでは 1 秒以下で目的錯体が合成さ
れた。 










































Inlet a: 3,5-dichloro-sa licyla ldehyde
Inlet b: (1R,2R)-(+)-1,2-diphenylethylenediamine
Inlet c: Mn (II) acetate tetrahydrate
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図 2.7 サレン型 Mn(II)錯体の IR 測定の結果 
 
 





































































図 2.11 サレン型 Mn(II)錯体の UV-vis スペクトル測定の結果 
 
 







































































































































サレン型 Mn(II), Co(II)錯体の合成が可能となった。 
 
 
表 2.2 従来法とマイクロ化学合成デバイスによる化学合成条件の違い 
従来法 マイクロ化学合成デバイス 
合成温度 40 °C 室温 (23°C) 
反応時間 4 hr. 1 sec. 



























































外分光法（IR; FT / IR-6200、JASCO）、紫外可視分光法（UV-vis; U-3900、Hitachi）、
質量分析法（FAB-MS; JMS-BU25、JEOL （TOF-MS; JMS-T100LC、JEOL）、プロトン
NMR（1H-NMR; ECX500、JEOL）および X 線回折（XRD; RINTUltima3、Rigaku）によ
り同定された。 
 
2.2.2 従来法によるアゾ Mn(II)錯体の合成 
 アゾ Mn(II)錯体は 3 つのステップで合成される。Step I でアゾ化合物の合成、Step II
でアゾシッフ塩基配位子の合成、そして Step III でアゾ配位子に Mn(II)を配位させる















































+ (CH3COO)2 Mn(II) (4H2O)
Step I, Azo compound
Step II, Azo ligand



























2.2.2.1 従来法によるアゾ化合物の合成 (Step I) 
 アゾ化合物は以下の工程により合成した。 
 
① 希塩酸 30 mL (5.62 mol/L)に Aniline (10 mmol)を滴下して混合。 
② 純水 30 mL に Sodium nitrite (10 mmol)を溶解。 
③ ②の水溶液を①の溶液に滴下混合。 
④ 30 分撹拌することでジアゾニウム化合物を合成。 
⑤ ④溶液に o-Vanillin を加える。 
⑥ ⑤の溶液に水酸化ナトリウム水溶液(5.62 mol/L)を徐々に加えて pH 7 に調整。 




合成した化合物については IR、FAB-MS、および 1H-NMR により同定した。 
 
2.2.2.2 従来法によるアゾ配位子の合成 (Step II) 
 メタノール 50 mL に 2.2.2.1 で合成したアゾ化合物(2 mmol)を溶解する。この溶液に
(1R,2R)-(+)-1,2-diphenylethylenediamine (1 mmol)を加え 40°C、2 時間撹拌をすること
によりアゾ配位子を合成した。 
 
2.2.2.3 従来法によるアゾ Mn(II)錯体の合成 (Step III) 
 2.2.2.2 で合成したアゾ配位子の溶液中(50 mL)に Mn(II) acetate tetrahydrate (1 
mmol)を加え 40°C、2 時間撹拌することにより赤褐色の粉末状のアゾ Mn(II)錯体を合
成した。その後、濾過により目的生成物を得た。なお、アゾ Mn(II)錯体の合成操作は
Mn(II)の酸化防止のため窒素雰囲気下で行った。合成した化合物は UV-vis、









2.2.3 マイクロ化学合成デバイスによるアゾ Mn(II)錯体の合成 

















あたり pH 調整試薬としての HCl と NaOH の適切な濃度を決定するための予備実験を
行った。 HCl と NaOH の濃度は 1/1 (5.62 mol/L)、1/2 (2.81 mol/L)、1/5 (1.12 mol/L)、
















生成物が生成し合成失敗となった。 0.56 および 0.37 mol/L の濃度による合成では、
オレンジ色を呈したアゾ化合物が得られた。 さらに、0.28 mol/L より低い HCl の濃度
では、アニリンが水溶液中に溶解しなくなり合成実験の続行が不可能であった。 こ
の予備実験の結果から、温和な pH 条件下での合成の実現を目的とするため HCl の
濃度 1/15 (0.37 mol/L)でアゾ化合物の合成実験を行うことにした。 
 
表 2.3 予備実験における各濃度に対する合成結果 
HCl の濃度 合成結果 
5.62 mol/L 失敗 
2.81 mol/L 失敗 
1.12 mol/L 失敗 
0.56 mol/L 成功 
0.37 mol/L 成功 
0.28 mol/L 試薬が不溶 
 
 
2.2.3.3 マイクロ化学合成デバイスによるアゾ化合物の合成 （Step I） 
 この合成実験では Y 字型マイクロ化学合成デバイスを使用した。 アゾ化合物の合
成で使用した試薬は従来法と同様で、Aniline、Sodium nitrite および o-Vanillin を用い
た。なお、試薬は従来法と同濃度に調整された。Aniline を HCl 水溶液(0.37 mol/L)に
溶解し、o-バニリンを NaOH 水溶液(0.37mol/L)に溶解した。 1 本目の Y 字型マイクロ
化学合成デバイスのインレットから Aniline と Sodium nitrite を導入し合成を行い、アウ
トレットから 2 本目の Y 字型マイクロ化学合成デバイスのインレットに接続、もう一方の
インレットから o-Vanillin (250 mmol /L)を導入した。シリンジポンプの流量は、2 μL/min
で流体実験を実施した。 合成したアゾ化合物を濾過、洗浄し、IR、FAB-MS および
1H-NMR により同定分析を行った（表 2.3）。 
 
2.2.3.4 マイクロ化学合成デバイスによるアゾ配位子の合成 （Step II） 
 アゾ配位子(Step II)の合成実験は、Y 字型のマイクロ化学合成デバイスを使用した。 
アゾ配位子を、アゾ化合物（40 mmol/L）および(1R,2R)-(+)-1,2-diphenylethylene- 
diamine (20 mmol/L)から合成した。シリンジポンプの流量は 2 μL/min である（表 2.3）。 
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2.2.3.5 マイクロ化学合成デバイスによるアゾ Mn(II)錯体の合成 (Step III) 
 アゾ Mn(II)錯体を 2.2.3.4 で合成したアゾ配位子と Mn(II) acetate tetrahydrate (20 
mmol/L)から合成した。 この合成ステップでは最終生成物が液体のため X 字型で流
路内に隔壁を設けたマイクロ化学合成デバイスを使用した。 この合成工程では 1 本
目の Y 字型マイクロ化学合成デバイス（2.2.3.4）のアウトレットから 2 本目の X 字型のマ
イクロ化学合成デバイスにフッ素樹脂チューブを繋ぎ入れ、他方のインレットから
Mn(II) acetate を導入した（図 2.20）。 シリンジポンプの流量は 4 μLmin/L で流体実験
を行った。 合成後の化合物の溶媒を蒸発させることにより最終目的生成物を得た。生
成物は、UV-vis、TOF-MS、1H-NMR および XRD により同定した（表 2.4）。 
 
 
表 2.4 アゾ Mn(II)錯体の各合成条件 
  従来法 マイクロ化学合成デバイス
pH 制御に使用する試薬の濃度 
(step I), HCl and NaOH  5.62 mol/L 0.37 mol/L 
試薬の濃度１ (step I), アゾ化合物 250 mmol/L 250 mmol/L 
試薬の濃度 ２(steps II and III) 
アゾ Mn(II)錯体 20, 40 mmol/L 20, 40 mmol/L 
合成温度１ (step I), アゾ化合物 0-5 °C 23 °C  
合成温度２ (steps II and III) 
アゾ Mn(II)錯体 40 °C 23 °C  
流量 - 2 and 4 μL/min 
合成時間 (step I) 
アゾ化合物 1 h 1 s 
合成時間 (steps II and III) 
アゾ Mn(II)錯体 4 h 1 s 
合成雰囲気 N2 Air 
合成場の容積 50 cm3 0.002 cm3 
同定方法１ (step I), アゾ化合物 IR, FAB-MS and 1H-NMR 
同定方法２ (step III), アゾ Mn(II)
錯体 UV-vis, TOF-MS, 
1H-NMR and XRD 
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2.2.4 マイクロ化学合成デバイスを用いたアゾ Mn(II), Co(II)錯体合成実験における
結果および考察 
2.2.4.1 アゾ化合物(Step I)の合成結果 
 従来法とマイクロ化学合成デバイス法で合成した生成物の FAB-MS による分析結果
を図 2.21 に示す。質量電荷比（m/z：[256.08+H] +）由来のピークから目的化合物の合
成が示された。また、1H-NMR による分析結果では、双方の生成物ともスペクトルは一




































図 2.21 アゾ化合物の FAB-MS の結果 



















































図 2.22 従来法、マイクロ化学合成デバイス法によるアゾ化合物の 1H-NMR の結果 
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2.2.4.2 アゾ Mn(II)錯体(Step II, Step III)の合成結果 
 UV-vis スペクトル（図 2.25）で π-π*, n-π*および CT 遷移が確認されたことは、従来法、
マイクロ化学合成デバイス法双方でアゾ Mn(II)錯体が合成されたことを示している。ま






















































































pH 制御に使用する試薬(HCl, NaOH)の濃度を 1/15 に低減することに成功した。さらに
従来法では氷冷下での合成操作が必須であった系に対して室温(23°C)での合成が
可能となった。 
 アゾ Mn(II)錯体の合成では、これまで加温(40 °C)および窒素雰囲気下での合成が
必須であった化学合成スキームに対して、室温(23 °C)、大気中での合成が可能となっ





表 2.5 従来法とマイクロ化学合成デバイスによる化学合成条件の違い 
従来法 マイクロ化学合成デバイス 
pH 制御に使用する試薬の 濃度
(step I), HCl and NaOH 5.62 mol/L 0.37 mol/L 
合成温度１ (step I), アゾ化合物 0–5 °C 23 °C 
合成温度１ (step III), アゾ金属錯体 40 °C 23 °C 
合成時間１ (step I), アゾ化合物 1 hr. 1 sec. 
合成時間 2 (step I), アゾ金属錯体 4 hr. 1 sec. 




















全で高効率な Br 付加合成工程の構築を目指した。 
 マイクロ化学合成デバイスを利用した Br 付加合成については Cygan らにより報告さ
れている 7。この研究では有機溶液からなるマイクロドロップレット内でBr付加反応を行




 本研究ではマイクロ化学合成デバイスの材質として Br に対して耐薬品性の高いガラ






外分光法（IR; FT / IR-6200、JASCO）、質量分析法（FAB-MS; JMS-BU25、JEOL）、
走査型電子顕微鏡（SEM; SU8240, Hitachi）およびエネルギー分散型 X 線分析










2.3.2 従来法による Br 付加合成 
 合成スキームおよび概要を図 2.28, 2.29 に示す。なお、Br 付加合成は以下の工程で
行った 8。 
 
① クロロホルム 10 mL に Br（0.15 mol/L, 10 mL）を溶解した。 
② クロロホルム 20 mL に Hydroxy-2-naphthaldehyde (0.050 mol /L, 20 mL)を溶解し
た。 
③ ②の溶液を①の溶液に 30 分かけて滴下混合した。 




















図 2.28 Br 付加合成の反応スキーム 
 
 





















In the draft chamber
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2.3.3 マイクロ化学合成デバイスを用いた Br 付加合成 
 本実験で使用したデバイスデザインを図 2.30 に示した Y 字型のマイクロ化学合成デ
バ イ ス を 採 用 し た 。 ２ つ の イ ン レ ッ ト か ら ク ロ ロ ホ ル ム に 溶 か し た





図 2.30 Y 字型マイクロ化学合成デバイスを用いた Br 付加操作 
 
 2.3.3.1 マイクロ化学合成デバイスの作製 
 本実験で使用したマイクロ化学合成デバイスの材質には耐薬品性の観点からガラス
とシリコンを用いた。作製プロセスを図 2.31 に示す。 
 シリコン基板上にポジ型フォトレジストである OFPR (東京応化工業株式会社) をスピ
ンコート後 UV 露光装置によりデバイスデザインのパターンを描画した。その後、この




























1. OFPR spin coating
2. UV exposure/ Develop/ Rinse
3. Etching (Deep‐RIE)
4. Resist removing










2.3.3.2 マイクロ化学合成デバイスを用いた Br 付加合成実験 
 Y 字型マイクロ化学合成デバイスの 2 つのインレットからクロロホルムに溶かした
1-Hydroxy-2-naphthaldehyde (0.050 mol /L, 20 mL)と Br(0.15 mol/L, 10 mL)をそれぞ
れ導入した。また、この時の流量は 10 μL/min とした。合成された生成物については
SEM, EDX, IR, FAB-MS を用いて同定分析を行った。 
 
2.3.4 マイクロ化学合成デバイスを用いた Br 付加合成実験における結果 
 従来法、マイクロ化学合成デバイスの双方で合成された生成物を図 2.32 に示す。こ
れらの生成物を SEM, EDX, IR, FAB-MS により同定分析した。 
 SEM による観察では双方の生成物ともに針状の結晶が認められた(図 2.33)。これら
結晶の形状に関しては従来法、マイクロ化学合成デバイス法ともに大きな違いは見ら
れなかった。続いて EDX 元素分析では、Br のピークを確認し化合物に Br が含まれて
いることを確認した。 
 IR による分析では(KBr (cm-1)): 542 cm-1 付近に C-Br 結合のピークが検出された 9。
これにより従来法、マイクロ化学合成デバイス法とも化合物構造中に C-Br 結合が含ま
れていることを確認した（図 2.34）。 
 次に FAB-MS による分析では目的化合物である 4-Bromo-1-hydroxy-2-naphth- 
aldehyde (m/z：252.03)とみられるピークを確認し目的化合物が合成できていることを確













































図 2.34 Br 付
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表 2.6 従来法とマイクロ化学合成デバイスによる化学合成条件の違い 
従来法 マイクロ化学合成デバイス 
試薬の濃度  0.05, 0.15 mol/L 0.05, 0.15 mol/L 
合成温度 23 °C  23 °C  
合成時間 4 hr. 3 sec. 




 本研究で行った Br 付加実験は、1-Hydroxy-2-naphthaldehyde に対して Br 基 1 つの
付加であったが、次のステップとしてマイクロ化学合成デバイスを用いて Br 基 2 つの
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Gravity  VS  Surface tension  VS  Wettability
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 金属錯体含有蛋白質の結晶化実験に使用した二重凹型ピラーアレイは 2 章で記し
た実験でも使用実績のある SU-8 および PDMS を用いてソフト MEMS 技術により作製
した。作製手順は図 3.6 に示す通りである。 
 
① Si 基板上に犠牲層を塗布。 
② SU-8 を三段階に分けて露光と塗布を行い最後に現像。 
    （凹型の部分の寸法は 55 μm） 















1st layer (SU‐8), 5 μm
2nd layer (SU‐8), 10 μm









































































































図 3.9 微小ドロップレット中で成長した Zn(II)錯体含有蛋白質結晶 
 
 











































1. N. Fani, A.K. Bordbar and Y. Ghaye, Spectrochimica Acta Part A, Vol. 103, 2013, 
pp.11–17  
2. Xiao Yu Yang, Ge Tian, Nan Jiang and Bao Lian Su, Energy Environ. Sci, Vol. 5, 
2012, pp.5540–5563 
3. Y. Sakamoto, Y. Suzuki, I. Iizuka, C. Tateoka, S. Roppongi, M. Fujimoto, K. Inaka, 
H. Tanaka, M. Yamada, K. Ohta, H. Gouda, T. Nonaka, W. Ogasawara and N. 
Tanaka, Scientific Reports, 2015, 11151, pp.1–16. 
4.  Bo Zheng, L. Spencer Roach and Rustem F. Ismagilov, J. AM. CHEM. SOC., Vol 
125, 2003, pp.11170-11171  
5. Carl L. Hansen, Scott Classen, James M. Berger and Stephen R. Quake, J. AM. 
CHEM. SOC., Vol 128, 2006, pp.3142-3143  
6. 中西完貴, 簑城森幸, 尹棟鉉, 関口哲志, 庄子習一, 電気学会論文誌 E, No. 6, 
Vol. 138, 2017 
 74

























































































































































1. ○D. Tanaka, S. Sawai, D. H. Yoon, T. Sekiguchi, T. Akitsu and S. Shoji, “Synthesis of azo 
Mn(II) complex with mild pH control using microfluidic device”, RSC Advances (2017), 
Vol. 7, pp. 39576–39582, DOI: 10.1039/c7ra06089k 
2. ○D. Tanaka, W. Kawakubo, E. Tsuda, Y. Mitsumoto, D. H. Yoon, T. Sekiguchi, T. Akitsu 
and S. Shoji, “Microfluidic synthesis of chiral salen Mn(II) and Co(II) complexes containing 
lysozyme”, RSC Advances (2016), Vol. 6, pp. 81862–81868, DOI: 10.1039/c6ra09975k 
3. 〇D. Tanaka, Y. Murakoshi, E. Tsuda, Y. Mitsumoto, D. H. Yoon, T. Sekiguchi, T. Akitsu 
and S. Shoji, “High efficient synthesis of manganese(ii), cobalt(ii) complexes containing 
lysozyme using reaction area separated micro fluidic device”, 18th International Conference 
on Solid-State Sensors, Actuators and Microsystems (Transducers 2015), Anchorage, USA, 
2015.06.21-25, pp.243-246, DOI: 10.1109/TRANSDUCERS. 2015.7180907, (Oral) 
4. D. H. Yoon, D. Tanaka, T. Sekiguchi and S. Shoji, “Mechanical Reinforcement of 
Low-Concentration Alginate Fibers by Micro uidic Embedding of Multiple Cores”, 
Macromol. Mater. Eng. (2018), DOI: 10.1002/mame.201700516 
5. D. H. Yoon, Z. Xie, D. Tanaka, T. Sekiguchi and S. Shoji, "A high-resolution passive 
droplet-phase sample sorter using multi-stage droplet transfer", RSC Advances, (2017), Vol. 
7, pp. 36750–36754, DOI: 10.1039/c7ra05556k 
6. Y. Kamata, T. Sekiguchi, T. Nakajima, T. Sasaki, D. H. Yoon, D. Tanaka and S. Shoji, 
"Analysis of vinylidene fluoride–trifluoroethylene copolymer film for nonpolarized energy 
harvester", Japanese Journal of Applied Physics (2017), Vol. 56, pp. 0703011–073013 
7. D. H. Yoon, K. Kobayashi, D. Tanaka, T. Sekiguchi and S. Shoji, “Simple microfluidic 
formation of highly heterogeneous microfibers using a combination of sheath units”, Lab on 
a Chip, (2017), Vol. 17, pp. 1481–1486, DOI: 10.1039/C7LC00157F 
8. D. H. Yoon, D. Tanaka, T. Sekiguchi and S. Shoji, “Microfluidic Stamping on Sheath 
Flow”, small (2016), Vol. 12, pp. 3224–3228, DOI: 10.1002/smll.201600552  
9. D. H. Yoon, A. Jamshaid, J. Ito, A. Nakahara, D. Tanaka, T. Akitsu, T. Sekiguchi and S. 
Shoji, “Active microdroplet merging by hydrodynamic flow control using a pneumatic 
actuator-assisted pillar structure”, Lab on a Chip (2014), Vol. 14, pp. 3050-3055, DOI: 
10.1039/c4lc00378k 
1. 〇D. Tanaka, W. Kawakubo, D. H. Yoon, T. Sekiguchi, T, Akitsu and S. Shoji, 
"Crystallization of Zinc(II) complex containing lysozyme by super water repellent doubly 
reentrant structure pillar array device", The 3rd Conference on MicroFluidic Handling 
Systems (MFHS 2017), 2017.10.04-06, Enschede, Nederland, (Oral) 
2. ○D. Tanaka, D. H. Yoon, T. Sekiguchi, S. Shoji and T. Akitsu, “High yield micro Fluidic 
synthesis of metal complex containing proteins”, The 6th International Symposium on 














































3. W. Kawakubo, D. Tanaka, D. H. Yoon, T. Sekiguchi, K. Takahashi, T. Akitsu and S. Shoji, 
"Etremely Efficient and non-hazardous bromo group addition reaction using simple 
microfludic devices", The 3rd Conference on MicroFluidic Handling Systems (MFHS2017), 
2017.10.04-06, Enschede, Nederland, (Poster) 
4. R. Isshiki, H. Fujitani, D. Tanaka, T. Sekiguchi and S. Tuneda, "Growth heterogeneity in 
pure cultures of nitrifiers", Fifth International Conference on Nitrification and Related 
Processes (ICoN5), 2017.07.23-27, Vienna, Austria, pp.10, (Poster) 
5. Y. Nozaki, T. Kanai, A. Matsuo, D. Tanaka, I. Yuito, T. Takeuchi, T. Sekiguchi and S. Shoji, 
“Fabrication process of fluidic devices for producing fine droplets using a focused ion beam 
system”, Proceedings of the 16th International Conference on Nanotechnology Sendai, 
Japan, 2016.8.22-25, Sendai, Japan, pp.795-798, (Oral)  
6. D. H. Yoon, L. Ariyoshi, D. Tanaka, T. Sekiguchi and S. Shoji, “All-round micro sheath 
flow formation to realize complex cross sections by simply stacked PDMs structures”, The 
29st IEEE International Conference on Micro Electro Mechanical Systems (MEMS 2016), 
2016.01.24-28, China, pp.141-144, (Poster) 
1. 田中 大器, 川久保 渉, 尹 棟鉉,  関口 哲志, 秋津 貴城, 庄子 習一, "超撥水製
二重凹型ピラーアレイデバイスによる Zn(II)錯体含有リゾチームの結晶化", 「セン
サ・マイクロマシンと応用システム」シンポジウム, 2017 年 10 月 31 日(火)～11 月 2
日(木), 広島国際会議場, （ポスター） 
2. 川久保 渉, 田中 大器, 尹 棟鉉, 関口 哲志, 高橋 啓太, 秋津 貴城, 庄子
習一, "マイクロ流体デバイスによる高効率かつ安全なブロモ基付加操作", 「セン
サ・マイクロマシンと応用システム」シンポジウム, 2017 年 10 月 31 日(火)～11 月 2
日(木), 広島国際会議場, （ポスター） 
3. 一色 理乃, 藤谷 拓嗣, 田中 大器, 関口 哲志,常田 聡, "硝化菌単一菌株集団でみら
れる形態と増殖能の不均一性", 環境微生物系学会合同大会 2017, 2017 年 8 月 29 日
（火）〜8 月 31 日, 東北大学川内北キャンパス 講義棟, （ポスター） 
4. 一色 理乃，藤谷 拓嗣，田中 大器，関口 哲志，常田 聡, "なぜ，難培養性微生物の
増殖は不均一なのか?―シングルセル観察から見えたクローナル集団の実態―", 第
90 回日本細菌学会総会, 2017 年 3 月 19 日(日)〜21 日(火), 仙台国際センター, （ポス
ター） 
5. 山本 尚輝，一色 理乃，河合 祐人，田中 大器，関口 哲志，松本 慎 也，常田 聡, 
"好気呼吸と発酵のバランスが崩れると persister が形成される", 第 90 回日本細菌学































6. 一色 理乃, 藤谷 拓嗣, 田中 大器, 関口 哲志, 常田 聡, "クローナルな硝化菌集団
における細胞増殖活性の不均一性の評価と機構解明", 日本微生物生態学会第 31 回
横須賀大会, 2016 年 10 月 22 日(土)〜25 日(火), 横須賀市文化会館, （ポスター） 
7. 山本 尚輝, 一色 理乃, 河合 祐人, 田中 大器, 関口 哲志, 松本 慎也, 常田 聡, 
"ldhA の確率的な発現による persister 形成と制御", 日本微生物生態学会第 31 回横須
賀大会, 2016 年 10 月 22 日(土)〜25 日(火), 横須賀市文化会館, （ポスター） 
8. 一色理乃, 河合祐人, 田中大器, 関口哲志, 松本慎也, 常田聡, “細菌集団中の確率的
な ldhA 発現による休止細菌形成”, 第 89 回日本細菌学会総会, 2016 年 3 月 23 日
(水)~25 日(金), 大阪国際交流センター, （ポスター） 
9. 田中大器・村越弓莉・津田恵梨香・光本雄哉・尹棟鉉・関口哲志・庄子習一・秋津
貴城,” マイクロ流体デバイスを用いたキラルサレン型 Mn(II), Co(II)錯体含有リゾチ
ームの高効率合成”, 日本化学会 第 95 春季年会 (2015), 2015 年 3 月 26 日(木)～29 日
(日)日本大学 理工学部船橋キャンパス／薬学部, （口頭発表） 
10. 田中大器・尹棟鉉・関口哲志・庄子習一・秋津貴城, “マイクロ流体デバイスを用い
た金属錯体含有蛋白質の合成”, 日本化学会第 94 春季年会 (2014), 2014 年 3 月 27 日
(木)～30 日(日), 名古屋大学 東山キャンパス, （口頭発表） 
1. 関口哲志, 尹棟鉉, 田中大器, 庄子習一, “MEMSによるマイクロ流体コントロール” 
(独)日本学術振興会 先端ナノデバイス・材料テクノロジー第151委員会 (2015), 2015
年12月17日, 早稲田大学西早稲田キャンパス 
1. S. Sawai, D. Tanaka, D.H. Yoon, T. Sekiguchi, T. Akitsu, S. Shoji, “Fabrication of the 
Microfluidic Device for Chemical Reaction”, ４大学ナノ・マイクロファブリケーショ
ンコンソーシアム・シンポジウム (2017), 川崎, 2017年3月13日, （ポスター） 
2. D. Tanaka, D. H. Yoon, T. Sekiguchi, T. Akitsu and S. Shoji. " Fabrication of the 
Microfluidic Device for Chemical Reaction ", マイクロ・ナノテクノロジーに関する日
仏ワークショップ (2017), 京都大学, 2016年11月8日, （ポスター） 
 
